室温動作電界制御磁気デバイスの実現に向けた動作温度向上に関する研究 by 下村  直樹
室温動作電界制御磁気デバイスの実現に向けた動作
温度向上に関する研究












指導教員 佐橋 政司 教授 
研究指導教員 野崎 友大 助教 
 






   
Study on Improving Operating Temperature of Magnetoelectric Cr2O3 toward 
Room-Temperature-Driven Voltage controlled Magnetic Recording devices 
 
The development of high density, low-energy-consumption magnetic recording media such as hard 
disk drives (HDDs) is in high demand in current information society. One favorable concept for 
meeting this demand relies on the electric control of perpendicular magnetization using the 
magnetoelectric effect in chromium oxide (Cr2O3) thin films. Due to its limited Neel temperature 
(ordering temperature) of 307 K, Cr2O3 alone cannot be implemented for room-temperature-driven 
magnetic storage devices. To overcome this challenge, we propose a Cr2O3/α-Fe2O3 multilayer structure, 
which uses the spin correlation effect to enhance the operating temperature of Cr2O3. Thus, in this 
thesis, we investigate the temperature-dependent magnetic properties in both Cr2O3 and α-Fe2O3 thin 
films. For achieving a high operating temperature using the proposed structure, the low 
antiferromagnetic anisotropy in the Cr2O3 and α-Fe2O3 thin films must be resolved. Antiferromagnetic 
anisotropy causes a low blocking temperature (onset temperature in the exchange bias) in thin Cr2O3 
films and causes a low Morin transition temperature (spin reorientation temperature) in α-Fe2O3 thin 
films. The Morin temperature of bulk α-Fe2O3 is 263 K; thus, above 263 K, α-Fe2O3 has in-plane 
anisotropy, while α-Fe2O3 has perpendicular anisotropy below 263 K. In this thesis, we examine the 
temperature dependent magnetic properties (especially the magnetic anisotropy) in Cr2O3 and α-Fe2O3 
thin films to propose an optimum oxide multilayer structure capable of achieving high-temperature 
operation. 
Chapter 1 describes background of this thesis. First, we propose the concept for the electric 
manipulation of magnetization using the magnetoelectric effect of Cr2O3 for high-density and 
low-energy consumption HDDs. Next, we explain the typical magnetic properties of the corundum 
oxides Cr2O3 and α-Fe2O3 such as the magnetoelectric effect and Morin transition. Finally, we propose 
the Cr2O3/α-Fe2O3 multilayer structure for achieving a high operating temperature and describe its 
problems.  
Chapter 2 describes experimental methods. We describe the method of sample preparation using 
radio-frequency direct-current (RF-DC) magnetron sputtering, and we discuss the methods for 
measuring the magnetic and structural properties. 
Chapter 3 describes the optimization of the fabrication method for Cr2O3 and α-Fe2O3 thin films. We 
optimized the fabrication conditions, especially the oxygen flow ratio, during reactive sputtering using 
a metallic target. We obtained high-quality oxide films. For the Cr2O3 thin film case, a high 
perpendicular exchange bias in Cr2O3/Co interface was observed. For the -Fe2O3 thin film case, a 
Morin transition was observed for the first time. 
Chapter 4 describes the exchange bias investigation in thin Cr2O3 using a metallic spacer layer in the 
Cr2O3/Co interface. Using the Ru spacer layer, we successfully controlled the magnitude of the 
exchange bias field of the Cr2O3/Co system. As a result, the blocking temperature of exchange bias field 
was increased to 150 K in the c-Al2O3-substrate/Pt/20-nm Cr2O3/Ru/Co structure. We found the Ru 
spacer layer was the best material for controlling the magnitude of the exchange coupling energy. 
Moreover, we developed an easy method for estimating the Neel temperature of the Cr2O3/Ru/Co thin 
film system; from the measurement of the temperature dependence of the thermos-remanent 
magnetization of this system, we roughly estimate the Neel temperature of Cr2O3. 
Chapter 5 describes the investigation of the strain control of the blocking temperature and Neel 
temperature in thin Cr2O3 films. Using the α-Fe2O3 buffer layer, a larger in-plane compressive strain in 
the Cr2O3 layer was induced compared with that obtained using a Pt buffer. As a result, the observed 
blocking temperature (~260 K) was dramatically increased over that of the Pt buffer case (~150 K). 
This result can be explained by the enhancement of the antiferromagnetic anisotropy constant (KAF) in 
Cr2O3. We also succeeded in estimating the magnitude of KAF using the Meikeljohn-Bean 
exchange-coupling model. Moreover, the Neel temperature also changed with the lattice strain. We 
found the Neel temperature in 20-nm Cr2O3 decreased with in-plane lattice compression. Furthermore, 
the opposing lattice strain effect in the blocking temperature and Neel temperature was clarified. 
 Chapter 6 describes the Morin transition temperature investigation in (0001)-oriented α-Fe2O3 and 
Ir-doped α-Fe2O3 thin films. The Morin transition is explained by the competition between in-plane 
and perpendicular anisotropy in α-Fe2O3. In the -Fe2O3 thin film, we observe the Morin temperature 
of ~ 250 K, which is almost identical to that of -Fe2O3 bulk, by detecting weak ferromagnetism above 
the Morin transition. Thus, we succeeded in fabricating a high quality α-Fe2O3 thin film. Next, we 
fabricated 0.5–25 atm% Ir-doped α-Fe2O3 thin film. We confirmed the perpendicular anisotropy of the 
Ir-doped -Fe2O3 film at room temperature using conversion electron Mӧssbauer spectroscopy, i.e., a 
Morin transition did not occur below room temperature in Ir-doped α-Fe2O3 thin films. In addition, 
weak ferromagnetic moments were not observed up to 400 K. Therefore, the Morin transition 
temperature increased above 400 K with Ir doping of at least 0.5 atm%. Both the increase in the 
perpendicular anisotropy (magnetocrystalline anisotropy) and the decrease in the in-plane anisotropy 
(magnetic dipole anisotropy) due to Ir doping should contribute to the enhancement of the Morin 
temperature. 
 Chapter 7 describes the conclusions of this work. 
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Fig. (1-1) 電界印加による磁気記録方式の概念図。 









Tunnel magnetresistance（TMR）効果およびTunnel electro resistance (TER)効果を組み合
わせることで4値状態を作り出すことが出来るといった報告もなされている[6]。 





















Fig. (1-2) Web of Scienceにおける電気磁気効果に関する近年の論文数の推移 [3]  
  















に予言され [13]、程なくして 1960年と 1961年にAstrovとFolenによってそれぞれ、電界に
よって誘起される磁化 [14]および磁界によって誘起される電気分極 [15]が測定された。Cr2O3
の磁気デバイスへの応用に重要な物性としては電界による磁化の発現に加えて、電界と磁界の同
時印加によって Cr2O3 の反強磁性ドメインを反転させられるという点である [16]。単位格子中
の自由エネルギーを F とすると、磁化率、電気感受率、電気磁気感受率を用いて次のように書
ける。 



















表された [19]。これらの報告ではCr2O3は厚さ 0.6 mm の単結晶基板（バルク）を用いている


































































 -Fe2O3 は副格子のスピンが+ + …となっており、+ + とスピンが交互になっている
Cr2O3と異なっている(Fig.1-4)。そのため Cr2O3とも異なる磁気特性を示す。-Fe2O3はネール
温度TNが950 Kの反強磁性体であるが、もう一つの転移温度モーリン温度(TM)を有する。モー







Cr2O3の場合と同様に菱面体単位格子中の Fe 副格子スピンを上から 1,2,3,4 とする。Cr2O3






(Dzyaloshinsky-Moriya : D-M interaction)は次式で表される。 
 
𝐸𝐷𝑀 =  ∑ 𝑫𝑖𝑗 ∙ (𝑺𝑖 × 𝑺𝑗)𝑖<𝑗    (1-3) 
 
上記したように、スピンの中心点において反転対称が存在する場合は、D  = 0となる。一方、
二点のスピンの中心点において反転対称が存在する場合にはDは値を持ち、c軸方向を向いてい
るベクトルとなる。そこで、S1×S2，S3×S4，S1×S3，S2×S4はゼロとならない。この中で、例え
ば二つのスピン S1 と S2 の間の角度を  – θ とすると、結合エネルギーは|𝑆1|  =  |𝑆2|  =
𝑆,   |𝐷|  = 𝐷 のもとで 
 
𝐸(𝜃)  =  −2|𝐽1|𝑆
2 cos 𝜃  − 𝐷𝑆2 sin 𝜃  (1-4) 





tan 𝜃  =  
𝐷
2|𝐽1|
  (1-5) 
 
である。つまり、ある条件で二つのスピンのなす角 θ は値をもち、強磁性成分を有する。本







る。Artman らによる呼称にならい、それぞれ、双極子由来の異方性を KMD (Magnetic dipole 
anisotropy),結晶磁気異方性をKFS (Fine structure anisotropy)とする。実験的に求められた異方





































Fig. (1-6) α-Fe2O3におけるKMDおよびKFSの温度依存性 
  







































𝐸 =  − 𝐻𝑀𝐹𝑀𝑡𝐹𝑀 cos(𝛽) +  𝐾𝐹𝑀𝑡𝐹𝑀𝑠𝑖𝑛
2(𝛽) +  𝐾𝐴𝐹𝑡𝐴𝐹𝑠𝑖𝑛
2(𝛼) −  𝐽𝑒𝑥 cos(𝛽 − 𝛼)  (1-6)  
 
Fig. (1-8)に磁界中冷却を行った反強磁性層(Cr2O3)/強磁性層構造においてJex < KAFtAF および
Jex > KAFtAF の場合に関して磁化の反転機構を示す。Jex < KAFtAFの場合、外部磁場に対してつ
まりβ = 0のとき、αは0またはπでエネルギー最小値をとる。対してJex > KAFtAFの場合はβ = 





ング温度の変化とともに Pt スペーサ層によって Jexを弱めることでブロッキング温度が上昇す
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薄膜作製することが難しいと考えられていたが、近年、PLD を用いて B2H6 ガス雰囲気中で
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Cr2O3を堆積させることにより薄膜においてネール温度が400K程度に上昇したという報告があ








































Fig. (1-10)  BドープCr2O3薄膜におけるBoundary magnetizationの 
温度依存性の報告例。 
  







NOL(Nano-Oxide-Layer)を挿入したCIP-GMR(Current-In-Plane Giant Magnetoregistance: 
面内通電型 GMR)素子における NOL 挿入の効果を調査する研究 [39] [40]の中で、
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また、反強磁性酸化物の積層構造によって動作温度を向上させられる例として、CoO/NiO積層
構造による報告がある [45]。ネール温度が523 Kと比較的高いNiO上に、ネール温度が293 K
であるCoOを十分薄く積層することで、上部の強磁性層であるNiFeの交換バイアス磁界のブ
ロッキング温度が500K以上で発現することを報告している(Fig. 1-13)。保磁力や交換バイアス
















Fig. (1-12) CoO/NiO積層薄膜における交換バイアスのブロッキング温度。 
  






















Fig. (1-14) (Cr2O3)x-(Fe2O3)1-x固溶体における転移温度の組成比x依存性. 
  
















(Fig. 1-15) スピン相関関数の計算に用いたモデル 

















(Fig. 1-16) Fe2O3/Cr2O3界面におけるスピン相関関数の計算結果 [46]  







薄膜が必要である。しかしながらこれまでの報告では、c-Al2O3 基板上に作製した c 面配向
α-Fe2O3薄膜の場合、~100 nm までの膜厚においてモーリン温度がバルク値のそれと比べて著
しく低下してしまい、モーリン温度の測定が行えたという例は報告されていなかっ




































Fig. (1-17) バルクFe2O3において報告されている異種元素ドープによるモーリン温度向上の 
実験結果． 
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第 2章 実験方法 
 






















スパッタ電源はDC および RF モードの切り替えが可能になっており、金属層はDC モードの
スパッタ、酸化物層はRFモードを用いた。RFモードを用いたのは、比較的低い低ガス(Ar)圧
でもスパッタ放電を維持出来るようにという狙いがある。製膜中のガス圧の制御は、Ar および














ームスパッタ(Veeco製 : IBD-IBE 350)を用いた。このRF-DCマグネトロンスパッタ(ULVAC
製)による製膜は岩手県工業技術センターにて行った。 
  
















Table (1-1) 各試料における金属層の作製条件  
  target Pt Pt  
Co Ru 
condition   buffer layer capping layer 
Tsub (K) 873 406 406 406 
DC power (W) 30 30 30 30 
Pressure (Pa) 1.0 1.0 0.6 1.0 
Ar flow (sccm) 10 10 10 10 
T/S distance (mm) 140 140 140 140 
Rate (nm/min) 5.08 5.45 3.15 3.4 
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57Fe を用いているので、57Fe を例に示す。57Fe の場合、57Co の β 崩壊によって作られた 57Fe












て変化する。線源と全く同じ環境の基底状態を有する吸収体があれば、ドップラー速度 V = 0
のところで無反跳吸収が起こりスペクトルが得られる筈であるが、線源と吸収体では、化学結合
などの凝集状態の違いやs電子の状態の違いがあるため、準位のずれは異なる。 













スピン I = 0の核では電荷分布が球対称となって自転していないことに相当するが、I = 1/2で
は球対称で自転し、I ≥ 3/2 では自転に加えて電荷分布が球対称でなく電気四重極を持つ。57Fe
の第一励起準位である核スピン I = 3/2のとき、スピンの向きに沿った電気四極子モーメントQ
が存在する。電気四極子は電場勾配の中に置かれると、その方位関係に依存して相互作用を生じ
る。この電気四極子相互作用によりI = 3/2である第一励起準位はスピン角運動量のz成分がIz = 
±3/2 か±1/2 かにより基底状態からの変化量が±ε の二準位に分かれる。従って現れる二重線
の間隔は各々の準位の変化量の2倍であるので、その大きさΔは以下の式のように書ける。 
    2/1222/12 3/12/3/12/2   QqeeQVzz   (2-3) 
Vzzは電気勾配の最大の傾斜方向を z軸とした時の値で、Vzz = eqであり、またηは非対称パ
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I1 : I2 : I3 = 3(1+cos2θ)/2 : 2sin2θ : (1+cos2θ)/2  (2-4) 
 なる関係が得られる。θ = 90, すなわち磁化がγ線に垂直、試料面に平行であれば強度比は 3 : 












   (2-5) 
 











試料の表面構造観察にはPark Systems社のAFM(Atomic Force Microscopy)装置を用い大
気中、室温でノンコンタクト（非接触）モードの測定を行った。測定試料は洗浄、熱処理後の
c-Al2O3 基板および製膜後の Cr2O3，α-Fe2O3 表面の評価を行った。各試料につき測定エリアを
10µm□，2µm□，0.5µm□の三種類変えて測定している。カンチレバーは酸化や試料との予期せぬ
接触等によって測定精度が保証されない場合がある。そこで参照用試料としてイオンビームスパ
ッタおよびポストアニールによって作成された Cr2O3薄膜を用いた [28]。この Cr2O3は粒径が大
きく特徴的な表面像を示すため、測定の再現性を保証することに適している。 
  













Fig. (3-1)に、RF パワーに対する、α-Fe2O3製膜レートの変化を示す。製膜時間は 1 時間であ
るので、試料の測定した膜厚がそのまま1時間当たりの製膜レートと読み替えることが出来る。
その他の製膜パラメータは基板温度(Tsub)が室温または500℃、全圧0.3 Pa、Ar : O2比14 :1，
T/S間距離140 mmである。RFパワーに対して製膜レートはほぼ線形に増加するが、3 inchタ






























度(Tsub)が室温または500℃、全圧0.3 Pa、Ar : O2比14 :1，T/S間距離140 mmである。 
  







RFパワ 3ー00 W，基板温度500℃とし、その他の試料作製条件はFig. (3-1)に同じである. 
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次に、c-Al2O3基板上に製膜したα-Fe2O3薄膜の結晶性および表面粗さの改善を当面の目的とし
て、種々のスパッタ条件の検討を行った。作製条件としては、基板温度 500℃、全圧 0.3 Pa、
T/S間距離140 mmに固定した上で、Ar : O2流量比14 :1 または7.5 : 7.5、RFパワ 1ー50また
は100 Wに条件を変化させて作製した。Fig. (3-3)に、酸素流量またはRFパワーを変化させて















Fig. (3-3) c-Al2O3基板上に製膜したα-Fe2O3のAFMによる表面像。(a)にAr : O2流量比14 : 1
およびRFパワ 1ー50 Wで製膜した試料を示し、この膜厚は21.8 nmである。(b)にAr : O2流
量比7.5 : 7.5およびRFパワ 1ー50 Wで製膜した試料を示し、膜厚は14.8 nmである。(c)の試
料はAr : O2流量比14 : 1およびRFパワ 1ー00 Wにて製膜した試料を示し、膜厚は11.9 nmで




定試料はそれぞれ、Fig. (3-3)と同一の試料である。  
  

























Fig. (3-5)  α-Fe2O3ターゲットを用いて製膜したときの、T/S間距離に対するα-Fe2O3薄膜の
製膜レートの変化。 
  
































Fig. (3-7) c-Al2O3基板上に製膜したα-Fe2O3のXRDスキャン結果。T/S間距離100 mmおよび
140 mmの条件で作製した試料について示す。それぞれ、膜厚は40 nmである。その他の製膜
パラメータは基板温度500℃、全圧0.3 Pa、RFパワ 1ー00 W，Ar : O2流量比7.5 : 7.5 (sccm)
としてある。 
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(3-2)  Feターゲットを用いたα-Fe2O3薄膜作製条件の検討 
本節では Fe ターゲットを用いて α-Fe2O3薄膜作製条件の検討を行った結果について述べる。
Fe2O3ターゲットを用いた実験により一定の水準まで製膜条件の絞り込みが行えたので、Ar : O2
流量比以外の製膜条件は Fe2O3 ターゲットを用いて最適化した条件と同一である。（基板温度












流量依存性。その他の製膜パラメータは基板温度Tsub = R.T. RFパワ 1ー00 W,  
全圧0.3 Pa, T/S間距離140 mmとしてある。グラフ中に成膜モードが遷移する酸素流量付近を
拡大したものを合わせて示した。 
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Fig (3-9) Feターゲットの反応性スパッタを利用し酸素流量を変えて作製したFe酸化物薄
膜のXRDパターン。(a) Ar : O2=9.3 : 0.7  (b)Ar : O2=9.1 : 0.9 (c)Ar : O2=8.9 : 1.1に対応し
ている。 
  




条件は基板温度Tsub = 500℃、RFパワ  ー 100 W, 全圧0.3 Pa, Ar : O2流量比 9.0 : 1.2 sccm, T/S








Fig.(3-10) Feターゲットの反応性スパッタによって作製された c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 薄膜にお



















Fig. (3-11)c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 250 (nm)における面内方向磁化の温度依存性。S-VSMによって
測定を行い、100 Kにおける磁化の値を基準とした磁化の変化量としてプロットしている。測定
磁場は1000 Oeであり、400 Kを開始点とし降温中測定→昇温中測定の順に行った。 
  







 まず、基板温度は500℃、Ar,O2流量比を14 : 1 sccm、全圧0.3 Pa、T/S間距離140 mmに
固定した上で、RFパワーを変化させたときの、諸特性の変化について述べる。変化させたパラ
メータとしては、①RF power②T/S 距離③全圧 についてまず説明する。 
Fig. (3-12)に、RFパワーに対するCr2O3の製膜レートの変化を示す。その他の製膜パラメー













Fig. (3-13)に、基板温度500℃とし、RFパワーを150 W(a,b)および300 W(c,d)とした試料の、























(Tsub)が室温または500℃、全圧0.3 Pa、Ar : O2比14 :1，T/S間距離140 mmである。 
  



















Fig. (3-13). Cr2O3ターゲットを用いて c-Al2O3基板上に製膜したCr2O3のAFMによる表面像。
それぞれ、(a) RFパワ 1ー50 W，測定視野10 μm□ (b)150 W, 2 μm□(c) 300 W, 10 μm□ (d) 150 
W, 2 μm□ となっている。(a),(b)の平均粗さRaは0.41 nm, (c),(d)のRaは0.42 nmである。試
料作製条件はFig. (3-1)に同じである。 
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Fig. (3-14). Cr2O3ターゲットを用いて c-Al2O3基板上に製膜したCr2O3のXRDスキャン結果。 
(a) RFパワ 3ー00 W，基板温度500℃とし、その他の試料作製条件はFig. (3-8)に同じである 
  




RFパワーを150または300 Wとし、基板温度を室温または500℃、全圧0.3 Pa、Ar : O2比14 :1
または0.2，である。本章で条件検討をしているRF-DCマグネトロンスパッタ装置では、100 ~ 

















































Fig. (3-16) Cr2O3ターゲットを用いて c-Al2O3基板上に製膜したCr2O3の製膜レートの全圧に対
する変化。  





100 mmである。Ar : O2比はO2流量xをパラメータとして、15-x : xのように合計のスパッタ
ガス流量が15 sccmとなるようにAr流量を設定した。試料の製膜時間は1時間である。酸素流
量は0 sccmから5 sccmまでの範囲に設定した。酸素を0.1 sccm混合させるだけで、製膜レー
トは急激に減少し、1 sccmの範囲までは酸素流量にほぼ線形に減少していく。5 sccmの場合、
測定膜厚が2 nmとなってほぼ膜が付かない条件であった。Fig. (3-18)に、(a)Ar : O2 = 15 : 0 
(sccm) および (b) Ar : O2 = 14.5 : 0.5 (sccm)の条件における、AFMによる試料の表面像を示す。
それぞれの試料の膜厚は50.0 nm, 12.3 nmである。測定結果から、Raはそれぞれ0.11 nm, 0.50 
nmとなり、Fig. (3-18a)から分かるように、Ar : O2 = 15 : 0 (sccm)の試料は基板のステップ構造
を反映するほど、表面平滑膜であることが分かる。一方で酸素流量を増やすことで平滑性は失わ
れ異常粒成長している部分も多くみられる。Fig. (3-19)に、XRD スキャンの酸素流量依存性を
示す。測定試料は、Fig. (3-17)およびFig. (3-18)に示した試料と同一である。Cr2O3 (006) に対
応する回折ピークのピーク位置および強度から、Ar : O2 = 14.8 : 0.2 (sccm)の試料が、比較的良





温度依存性を示す。試料作製条件は、RFパワ  ー 100 W, 全圧0.3 Pa、，T/S間距離100 mmと
し、Ar : O2 比は、Fig. (3-19)の結果から、14.8 : 0.2とした 。基板温度は500℃から700℃まで
変化させ、それぞれの試料の製膜時間は1時間である。  
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Fig. (3-17) Cr2O3ターゲットを用いて c-Al2O3基板上に製膜したCr2O3の製膜レートの酸素分圧
に対する変化。 
  





スキャン。膜構成および作製条件はFig. (3-7), (3-8)に同じである。 
  




























Fig. (3-19) (a)(b)Cr2O3ターゲットを用いて基板温度を変化させて c-Al2O3基板上に製膜した
Cr2O3のXRDスキャン。および(c) 製膜レート。作製条件はRFパワ  ー 100 W, 全圧0.3 Pa、
















 このようにして得られた Cr2O3 薄膜を用いて、強磁性層と積層させた試料を作製し、交換バ
イアス磁界Hexの発現可否、発現温度 TBといった磁気特性の調査を行った結果について説明す














































































































1ー00 W、全圧0.3 Pa、T/S間距離140 mmとし、酸素流量とAr流量の合計が15 sccmにな
るように、酸素流量とAr 流量を変化させた。酸素流量 0.9 sccm を境に、金属モードから酸化












































Table (3-2) 各ターゲット材料に対する最適な酸化物薄膜作製条件の一覧 
  target 
Fe2O3 Cr2O3 Fe Cr 
condition   
Tsub (K) 773 973 773 773 
RF power (W) 100 100 100 100 
Pressure (Pa) 0.3 0.3 0.3 0.3 
Ar flow (sccm) 7.5 14.8 8.5 9.0 
O2 flow (sccm) 7.5 0.2 1.5 0.9 
T/S distance (mm) 140 100 140 140 
Rate (nm/min) 0.11 0.28 0.15 7.62 




 = RT 
T
sub
 = 500℃ 
                 
 















Fig. (3-23) Crターゲットの反応性スパッタリングにおける、 
酸素流量を変化させた試料写真。酸素流量(a)0.5 sccm,(b) 0.7 sccm,(c) 0.9 sccm,(d) 1.0 
sccm,(e)1.5 sccmに対応し製膜時間は1時間である。 
 






Fig. (3-24) (a) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 250/Co 1/Pt 5 (nm)における磁界中冷却後の 
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Fig. (4-2)に、c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 20/Ru x/Co 1/Pt 5における(a)垂直交換バイアス磁界
Hex(b)保磁力Hcの温度依存性を示す。Ru膜厚x = 0の場合はFig. (4-1)のデータと同じである。
ここでは低温で交換バイアスの発現が確認されたx = 1.0 および x = 1.25 の試料についてプロ
ットしてある。Ru を用いた試料において低温域ながらブロッキング温度の向上を確認し、Ru
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Fig .(4-1 b) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 x/Co 1/Pt 5(nm) における磁場中冷却後の 
垂直交換バイアス磁界の温度依存性。 
 
Fig .(4-1 b) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 x/Co 1/Pt 5(nm) における磁場中冷却後の 
保磁力の温度依存性。測定方向は(a)と同じく膜面垂直方向である。 
参照用試料として、tCr2O3 = 0 nmの場合もプロットしてある。 


























Fig .(4-2 b) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 20/Ru x/Co 1/Pt 5(nm) における 
磁場中冷却後の保磁力Hcの温度依存性。 
  






に保磁力の増分 ΔHcを加えて算出したものである。本来 Hexと ΔHcは定量的に等価に比較する
事は難しいが、各試料で界面交換結合エネルギーがHexとなって現れる場合と、ΔHcとなって現
れる場合があり、全ての Ru 膜厚に対して傾向を比較できるように ΔHcを含めてある。各々の
試料のJKの値は50Kのものを用いている。膜構成はFig. (4-1) ~ (4-2)と同じく、c-Al2O3 sub./Pt 
25/Cr2O3 20/Ru x/Co 1/Pt 5 (nm)である。Ru膜厚0.5 ~ 1.25 nmの領域で、膜厚とともにJKが
線形に減少し、TBが上昇する傾向が見て取れる。このような振る舞いは、M-B modelによって
定性的に理解出来る。このような、Ru 膜厚に対する JKおよび TBの制御性を評価するために、






































Fig. (4-4) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 250/Pt x/Co 1/Pt 5 (nm)におけるJKの 
Pt膜厚依存性。JKの値は50Kにおける値で算出している。 
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Fig. (4-5) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 20/Ru 0 or 1.25/Co 1/Pt 5における磁化曲線。磁界中冷却
(340 Kから1 T印加)後に測定し、測定温度は100 Kである。(a)にRu膜厚0 nm,(b)にRu膜厚
1.25 nmの試料を示す。 
  








































Fig. (4-6) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 (nm) における(a)HexとΔHcの温度依
存性および (b)磁化の温度依存性  































プ層の Pt はイオンビームエッチングで除去しているが、c-Al2O3/Pt/Cr2O3積層試料（Pt バッファ







察結果より得られた散乱パターンから格子定数を算出した [63]ところ、Δa = +1.69 % (引張)，Δc = 
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Fig. (5-1) (a) 2θ/ω (out-of-plane) スキャンおよび (b) 2θχ/ (in-plane)スキャン結果 
  




















Fig. (5-2) Al2O3/Fe2O3/Cr2O3/Ru/Co/PtのTEM観察結果 
  








Fig. (5-2)に、c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 20/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 およびc-Al2O3 sub./α-Pt 





を0., 0.5, 0.75, 1.0, 1.25nmと変化させた場合の各試料のJKに対するTBをプロットする。ここ
では、JKの値は各試料において測定温度 50K のものをプロットしている。Ru 膜厚すなわち、
JKの値が変化しても、いずれの試料でもPtバッファー試料に比べ、Fe2O3バッファー試料で高


















Fig. (5-3) c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 20/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 および c-Al2O3 sub./α-Pt 














Fig. (5-4) c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 20/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 および c-Al2O3 sub./α-Pt 
25/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 (nm)におけるJKとTBの関係。 
  















小田らによる計算結果 [64]をFig. (5-5)に示す。格子歪みの無い場合は、文献 [30]によると、




XRD,TEM 結果より見積もられる a 軸方向の格子定数の変化は Pt バッファーの場合 Δa = 
0.516 %, Fe2O3バッファーの場合Δa = 1.690 %となる。 
  




























や格子歪みの変化を調べた。膜構成は、c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 x/Cr2O3 50/Co 1/Pt 5 (nm)として























































Fig. (5-6) c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 x/Cr2O3 50/Co 1/Pt 5 (nm) における、(a)ブロッキング温度TB
および格子歪みΔaのα-Fe2O3膜厚依存性。  













このときKAF = Jex/tAFかつ Jex = JKが成り立ち、KAFを算出することが出来る。JKの値は、その定
義通り、JK= Ms t FM Hexから求める。Hexの値は、tAFを増加させていって充分交換バイアス磁界が
発現しているときの値である。本章では、交換バイアスの tAF依存性からKAFを算出した。また、
Ru スペーサを利用して tAF が一定ながら交換結合強度を種々変化させている試料においても、




れの Ru 膜厚においても交換バイアスは発現しないため、250K までの範囲で異方性の算出を試
みた。同様にして、Fig. (5-8)に、Ptバッファー上の20 nm Cr2O3における交換バイアスおよび保
磁力のRu膜厚依存性を示す。交換バイアスが発現する最大温度である200 Kまでの結果を示す。 
 











Fig. (5-6) c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 20/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 (nm) における交換バイアスお
よび保磁力のRuスペーサ膜厚依存性。測定温度は(a)10 K, (b)50 K, (c)100 K, (d)150K, (e)200 K, 
(f) 250 Kにそれぞれ対応している。 
  








Fig. (5-7) c-Al2O3 sub./Pt 25/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 (nm) における交換バイアスおよび保
磁力のRuスペーサ膜厚依存性。測定温度は(a)10 K, (b)50 K, (c)100 K, (d)150Kにそれぞれ対応
している。 
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前頁より得られた結果をもとに、Fig. (5-8)に、前ページに示す結果より算出した KAFの温度




ッファーの場合 KAF = 1.64*105 ~ 3.22*105 erg/cm3となりPt バッファーの場合KAF = 0.77*105 
~ 1.16*105 erg/cm3という値が得られ、KAFの値は、α-Fe2O3バッファーを利用した場合Ptバッ
ファーの場合と比較して 2~3 倍に上昇していることが分かる。最後に、異方性を向上させられ
るような、Fe2O3バッファーを用いた Cr2O3/Ru/Co 構造において Cr2O3の膜厚をさらに低減さ
せた場合の交換バイアス磁界の温度依存性を Fig.(5-8)に示す。10K という低温ながらCr2O3膜
厚5 nmまで低減させた試料においても交換バイアスの発現を確認した。KAF が105 erg/cm3オ
ーダーのもと、膜厚5 nmの場合 TB = 10 K、膜厚20 nmの場合 TB = 260 Kであることから、
スピン相関の利用に必要な 1~2 nm の膜厚において室温で交換バイアス磁界の発現を得るため
には106オーダーの異方性を得る必要があると見積もられる。 
  

























Fig. (5-8) Cr2O3の膜厚を低減させた試料の交換バイアス磁界の温度依存性。  










































ル温度を測定するという方法を用いる。Fig. (5-9)に c-Al2O3 sub./buffer/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 












































Fig. (5-9) c-Al2O3 sub./buffer/Cr2O3 20/Ru 1.25/Co 1/Pt 5 (nm) における 
磁化の温度依存性。 
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Ir ドープ量を変化させた試料は Ir-Fe 合金ターゲット中の組成を用いて呼称する。（例とし
て、Ir1-Fe99ターゲットから作製した IrドープFe2O3試料は Ir1%-Fe2O3としている）。 
 
(6-1) α-Fe2O3および Irドープα-Fe2O3の結晶構造 






 その他、0.5%から 25%まで Irx-Fe1-xターゲット組成を変化させて作製した Ir-Fe2O3薄膜にお
































Fig. (6-2) (a) XRD(2θ/ωスキャン)から求めた Ir-Fe2O3薄膜のa軸方向の格子定数 
における Ir-Feターゲット中での Ir量依存性  




作製した c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 および c-Al2O3 sub./Ir1%-Fe2O3 薄膜試料について、室温におい
てα-Fe2O3相であることの確認およびモーリン転移の有無を調べるために、内部転換電子メスバ
ウア測定(Conversion electron Mössbauer spectroscopy : CEMS)測定を行った。得られた 57Feのメス
バウアスペクトル測定結果をFig.(6-3)に示す。測定試料は(a) c-Al2O3 sub./α-Fe2O3 100 (b) c-Al2O3 



























I1 : I2 : I3 = 3(1+cos2θ)/2 : 2sin2θ : (1+cos2θ)/2   (5-1) 
スペクトル強度比は内部磁場方向と γ線入射方向のなす角θとして、I1 = 1, I3 = 3に固定するこ
とで I2 をフィッティングパラメータとして求めることが出来る。得られた強度比を Table (6-1)






































Fig. (6-3) α-Fe2O3 100, 250 ならびに Ir1%–Fe2O3 150 (nm)におけるメスバウアスペクトルの室
温測定結果 
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Table (6-1). α-Fe2O3 100, 250 ならびに Ir1%–Fe2O3 150 (nm)におけるメスバウアパラメータのフ
ィッティング結果  
 
sample aIS bQS cHF Intensity Angle 
 
 2 Bhf Ratio   
 
(mm/s) (mm/s) (T) x (deg.) 
α-Fe2O3 (250 nm) 0.38 -0.20 52.4 3.70 79 
α-Fe2O3 (100 nm) 0.38 -0.22 52.9 3.72 79 
Ir-Fe2O3 (150 nm) 0.37 0.39 53.6 0.11 13 
aIS = Isomer shift 
bQS = Quadrupole splitting (Quadrupole shift) 
cHF = Hyperfine field 
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次に膜厚が薄い試料のメスバウア測定結果について述べる。 


















転移の傾向は変わらないものの、一方で Ir 25%-Fe2O3 (20 nm) 薄膜のスペクトルのフィッティ









































Ir 1% 0.37 0.38 53.3 0.09 0.042 0.29 0.9 100.0 
 
Ir 25 % 
0.38 0.36 52.0 0.12 0.059 
0.33 
1.2 57.0 
0.37 0.37 48.6 0.11 0.053 2.6 43.0 
 
Ir 0% 0.37 -0.21 52.4 3.84 0.979 0.26 0.7 100.0 
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Fig. (6-4) α-Fe2O3 20 ならびに Ir1%,25%–Fe2O3 20 (nm)におけるメスバウアスペクトルの 
室温測定結果 
  













性の影響を含むため、100K における磁化の値を基準として ΔM を α-Fe2O3および Ir1%-Fe2O3
による磁化として縦軸にプロットした。また、ΔM の値は各々の試料の面積で規格化してある。











































FIG. (6-6)  (b) α-Fe2O3 薄膜試料における(a)で得られたΔMおよびTMの膜厚依存性。バルク値
として、単結晶試料における報告値 [67]を用いている。 
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次に、α-Fe2O3 and Ir–Fe2O3 薄膜試料において、面内方向の磁化曲線の温度依存性を測定し、







































Fig (6-6) (a) 300 Kにおけるα-Fe2O3 および Ir1%–Fe2O3 薄膜の面内方向の磁化曲線 (b) α-Fe2O3 
および Ir1%–Fe2O3 薄膜の面内方向の保磁力の温度依存性。無磁場冷却後の昇温過程における 
ΔM の温度依存性を同時にプロットしている。 
  





















事に関して、c-Al2O3 sub./Ir0.5%-Fe2O3 250 (nm) の試料に対して、(a) 10 K~400 Kの測定 (b)300 K ~ 

















































































































Fig. (6-11)   α-Fe2O3微粒子におけるdM/dHの変化の報告例。 
  






































Fig. (6-13). c-Al2O3 sub./Fe2O3 250 (nm) におけるM-H測定結果およびdM/dH測定結
果から求めた、スピンフロップ磁場の温度依存性。 
  














れる [30]。α-Fe2O3 [71] [72]やCr2O3 [73]において計算結果が示された例は存在するが、モーリ
ン温度の変化(増大)に対する異方性定数の変化は見積もられていなかった。最近の報告例では、
In ドープ ε-Fe2O3細線(ε-In0.24Fe1.76O3) [74]においてモーリン温度が 190 K であることから、
KFS(0)/KMD(0) = 1.3とできるという言及があるものの、その他の論文でも詳細な見積りは報告さ
れていなかった。 
𝐾𝑀𝐷(𝑇) =  𝐾𝑀𝐷(0)𝐵𝐽(𝑥)
2      (6-1) 
𝐾𝐹𝑆(𝑇) =  𝐾𝐹𝑆(0)
[2(𝑆+1)−3𝐵𝐽(𝑥)𝑐𝑜𝑡ℎ{𝑥/(2𝑆)}]
{1/(2𝑆−1)}
    (6-2) 
x =  
3𝑆/(𝑆+1)
(𝑇𝑁 𝑇⁄ )𝐵𝐽(𝑥)
   (6-3) 
 
ここにBJ(x)はブリルアン関数であり、スピン量子数SはFe2O3の場合5/2である。Cr2O3の
場合は、S = 3/2である。BJ(x)の定義を以下の式に示す。 












𝑥)    (6-4) 
coth 𝑥 =  
1
tanh 𝑥
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異方性定数の計算結果は、上述した式を用いて計算結果が示されている [30]。規格化した温度
TN/T (= 950/T)に対するKMDおよびKFSの温度依存性の計算結果をFig. (6-14)に示す。 
Fig. (6-14)に示す通り、 - KMDとKFSの交点がモーリン温度を与える。点線に示した温度依存
性では、絶対零度における KMDとKFSとして、反強磁性共鳴の実験値から算出された値 [30]を
















































来た。α-Fe2O3薄膜に関してはこれまでバルクに対して TMが著しく低下するとされていた c 面
配向α-Fe2O3薄膜においてバルク値に近いモーリン温度が得られた。 
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点の変化は理論計算結果と傾向が一致し、面内伸長：ブロッキング温度増加(150 K => 260 K)、
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